多電子占有イオンによる輸送係数の非フェルミ流体論的異常 by 鈴木 俊哉
多電子占有イオンによる輸送係数の非フェルミ流体
論的異常
著者 鈴木 俊哉
号 41
学位授与番号 1580
URL http://hdl.handle.net/10097/38514
 氏名・(本籍)
 学位の種類
学位記番号
学位授与年月日
 学位授与の要件
 研究科,専攻
学位論文題目
論文審査委員
すずきしゅんや
鈴木俊哉
 博士(理学)
 理博第1580号
 平成10年3月25日
 学位規則第4条第1項該当
 東北大学大学院理学研究科(博士課程)物理学専攻
 多電子占有イオンによる輸送係数の非フェルミ流体論的異常
 (主査)教授倉本義夫
 教授前川禎通,教授都築俊夫
助教授高木滋
弧
員冊 文
目 次
1  序
!
1
1
1
1
論
 ウラン化合物の非フェルミ流体的挙動
 f電子系と2チャンネル近藤問題
 Thl、NUxRuβi2の性質
 Y。.8U、,.2Pd3の物性
 本論文の目的
 2結晶場中の6重縮退Andersonmodelの示す性質
3
4
1
2
3
4
5
6
7
8
 本章での研究
定式化
 ノニ5/2Andersonmode1の固有値構造〔1)
 ノ需5/2Andersonmodelの磁化の計算結果
 ノ=5/2Andersonmodelの固有値構造(2)
 ∫一5/2Andersonmodelの強相関領域における電気抵抗
 磁気抵抗の計算
まとめ
 拡張2チャンネルAndersonmodelの性質
 3.1定式化
 3.2拡張2チャンネルAndersonmode1の物理量
 まとめ,今後の課題
 4.1本研究のまとめ
 4.2残されている問題と今後の課題
 一97一
論文内容要旨
 単純金属に遷移金属,希土類およびアクチナイド系金属を添加した系では,その不完全軌道と伝導電子
 の相互作用から特殊な物性が生じる。この現象の代表的なものは,1930年代に抵抗極小として発見され,
 1964年に近藤によって解明された,いわゆる近藤効果である。不純物サイトに存在する局在モーメントと
 伝導電子が反強磁性的に結合しているモデル(Kondomode1)を摂動論的に取り扱うと,比熱のγ係数,
 帯磁率,電気抵抗に観測される一lnT的発散を説明することができ,近藤効果の基本的な仕組が理解され
 た。しかし,実験で観測される物理量の一lnT的発散は温度降下とともになくなり,有限の飽和値に収束
 する。このため,Kondomode1,あるいは,磁性不純物に対するより基本的なモデルであるAnderson
 model(不純物の局在軌道内部でCoulomb反発力が働くため,軌道の占有が不完全となり局在モーメン
 トが発生するモデル)の基底状態が,温度や相互作用の強さに対してどのような変化を示すかという問題
 がさまざまな手法で取り組まれてきた。この問題に初めて定量的な結論を与えたのは,Wilsonによる数
 値繰り込み群を用いた研究である。Kondomode1の局在モーメントは温度降下とともに伝導電子と強く
 結合することによって遮蔽され,いわゆる近藤一重項が形成されていく。この結果,温度降下にともなっ
 て局在モーメントの有効的な長さは縮んでゆき,低温極限では系は局所フェルミ流体と呼ばれる状態にな
 る。局所フェルミ流体状態では,γ係数,帯磁率,電気抵抗はT'に比例し,実験で観測される飽和の漸
 近形と一致する。山田・芳田は,この局所フェルミ流体状態について,AndersonmodelのCoulomb反
 発力(U)の弱い場合と連続しており,「Andersonmode1の性質が相互作用の大きさU/△に対して連続
 に変化していて,弱相関(U/△《1)のAndersonmodeiは,強いs-d相互作用のKondomode1に対応
 する」と予想した。(△は。-f混成の強度であり,これが大きいとf電子が伝導電子と混じるために
 Coulomb反発力の影響は緩和される。)山田・芳田はこの予想に基づいて,低温極限のAndersonmode1
 をU/△で摂動展開して取り扱った。この後,彼等の予想が正しかったことがBethe仮説法によって証明さ
 れ,磁性不純物の単サイト効果を解析するにあたってr相互作用の強度によって系の性質が不連続に変化
 することはない」という考え方は指導的なものとなった。
 近藤効果の理論はセリウム(Ce)などの希土類を希薄に含む系の物性の解釈に大きく役立ってきたが,ウラ
 ン(U)系の研究の進展は,この常識が必ずしも普遍的でないという可能性を示唆している。多くのU不純物
 系も近藤効果を示すが,いくつかの例外が存在する。網塚らによって研究されているThl、xUxRu2Si2(x<0.07)
 は,10K以下の温度において,帯磁率,γ係数が一1nT的発散を示し,同時に電気抵抗が温度降下と共に1nT
 的に減少する。帯磁率の一lnT的発散は温度にして二桁以上の領域にわたり,実験で追跡する限り局所フェル
 ミ流体へのクロスオーバーの徴候は見られない。また,これらの異常の強度は全てUイオンの濃度に比例し
 ており,単サイト効果による異常と考えられる。このCe系と異なった不純物効果の原因は,Ce3ヰイオン
 の局在モーメントがf電子一個によって形成されるのに対し,Uイオンの局在モーメントはぴ+イオンの
 2個のf電子(あるいはU3+の3個のf電子)によって形成されているという相違に起因すると考えられ
 ている。
 f2配位の結晶場状態の中には,磁気的相互作用によって互いに混成しない非Kramers二重項が存在し,
 これが基底状態である場合には系が2チャンネル近藤モデルにマップでき,絶対零度まで非フェルミ流体
 状態が存在しうることがCoxによって指摘された。2チャンネル近藤モデルとはNozi6resとBlandinによっ
 て提案されたもので,一個の局在モーメントが異なる対称性を持った複数の伝導電子と反強磁性的相互作
 用を行なうというモデルである。局在モーメントよりも伝導電子のスピンの総和が長い場合,近藤一重項
 が不安定となり,低温極限でもモーメントの遮蔽が不完全なまま(中間結合固定点とよばれる)の非フェ
 ルミ流体状態が残る。この非フェルミ流体状態においては,帯磁率,γ係数に一ユnT発散が存在すること
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 がBethe仮説法を用いた厳密解で判明している。
 しかしこれについて,二つの問題が残っている。第一に,ウランのような多電子占有イオンにおいて,
 非フェルミ流体状態が出現しうるかどうかという点である。結晶場をとりいれたAndersonmode1でも,
 弱相関では局所フェルミ流体であるから,山田・芳田の予想を通して考えた場合,強相関領域まで局所フェ
 ルミ流体であり,非フェルミ流体状態の実現は何らかの人工的仮定が必要と予想するのが常識的である。
 (Cox以降,結晶場中Andersonmodelから2チャンネル近藤モデルヘのマップの可能性に関して様々な
 議論があるが,基本的に強相関の領域に限られていた。)第二に,2チャンネル近藤効果の立場であって
 もTh、..xu、Ru、Si、の示すような異常な物性が完全に説明できないという点である。低温で観測される熱力
 学量の大きな発散は,系に小さなエネルギースケールが存在していることを意味している。しかし,数値
 繰り込み群や共形場理論の計算によれば,低温で非フェルミ流体的異常を示す場合には2チャンネル近藤
 モデルの電気抵抗は温度降下と共に増加する。この性質はTh!、xUxRu2Si2と逆である。
 本論文では,この二点を念頭に置いて多チャンネル近藤効果による非フェルミ流体状態の研究を行なっ
 た。まず,
 (1)結晶場,Hund結合をとりいれたAndersonmode1を直接取り扱った場合,非フェルミ流体状態が生
 じるのか。もし生じるとすれば,弱相関領域における局所フェルミ流体状態との間で,どのような転移
 を起こすのか。
 次に,
 (2)帯磁率,比熱が低温で大きな発散を示し,かっ電気抵抗が温度降下と共に減少するような2チャンネ
 ル近藤効果はあり得るか。
 を,ノ=5/2Andersonmode1に結晶場とHund結合を導入したモデルに対して,数値繰り込み群によって
 固有値構造を計算して調べた。まず(1)に関して,Thl一。u、Ru2si2と同じ正方対称結晶場中のf軌道の内部
 でCoulomb相互作用,Hund結合が働いている系(結晶場状態を全て取り入れた)を考えた。ポテンシャ
 ル,Coulomb相互作用,Hund結合を適当な値にとることにより,f2配位の最低エネルギー状態は非
 Kramers二重項となる。このf電子系が伝導電子と混成するとして,c-f混成強度を小さい場合(強相関)
 から大きい場合(弱相関)までの固有値構造と,観測可能な物理量としては有限磁場中の磁化を計算した。
 その結果,強相関領域では全ての伝導電子のチャンネル,全ての結晶場状態を取り入れても2チャンネ
 ル近藤モデルにおける中間結合固定点と同じ非フェルミ流体状態が実現することがわかった。j-5/2
 Andersonmodelは伝導電子を3チャンネル持つが,非フェルミ流体が生じる場合には,このうち1チャ
 ンネルがまた,系を弱相関に近づけていった場合,f電子のパラメータによって局所フェルミ流体状態と
 の間で様々な転移を生じることがわかった。この性質は磁化にも反映され,非フェルミ流体状態では帯磁
 率に大きなlnT的発散の存在が確認された。このことにより,従来考えられてきたよりも磁性不純物の
 示す物性が複雑であることがわかる。この,山田・芳田の予想と異なる結果は次のように理解される。従
 来のAndersonmode1の場合,基本的に近藤効果と競合するような効果は存在せず,温度を下げた場合
 には必ず近藤一重項のエネルギーが下がって基底状態となる。しかし,結晶場とHund結合を取り入れた
 モデルでは,パラメータによっては2チャンネル近藤効果や結晶場一重項を形成する効果が存在し,これ
 が近藤効果と競合する。その結果,近藤一重項のエネルギーの下がりが抑えられ,低温で必ずしも近藤一
 重項基底状態とはならない。
 次に(2)に関して,様々なパラメータでのノ=5/2Andersonmodelの固有値構造を2チャンネル近藤モ
 デルと比較した。2チャンネル近藤モデルは,電気抵抗が温度降下と共に増加する場合と減少する場合で
 中間結合固定点への接近の仕方が異なっており,実際に動的励起を計算しなくても電気抵抗の温度変化が
 わかる。この比較によって,f2-f3あるいはf3主要配位で,かっ局所フェルミ流体への転移点に近いパラメ一
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 タ領域では,電気抵抗が温度降下と共に減少する場合があると予想した。実際にこの領域でプー5/2
 Andersonmodelの磁気抵抗を計算すると,正の磁気抵抗が得られる。この配位はUイオンのf軌道占有
 状態として予想される領域にあり,実際にTh1.xUxRu2Si2の磁気抵抗は正である。2チャンネル近藤モデ
 ルの場合にも,電気抵抗が温度降下と共に減少するようなモデルでは正の磁気抵抗が得られることがわかっ
 ているため,このパラメータ領域でブー5/2Andersonmode1が,温度降下と共に減少する電気抵抗を示
 す可能性が高いといえる。
 結晶場中プ=5/2Andersonmode1は現段階の計算機の能力に比べて複雑すぎ,実際に電気抵抗を計算
 することはできない。これに関し,最も電気抵抗の減少が最も大きいと予想されたf3主要配位を念頭に
 おき,やや現実性には欠けるが,温度降下とともに近藤効果を経由して2チャンネル近藤効果を生じるモ
 デルを考える。本章では,2チャンネルAndersonmode1に1個の局在モーメントをとりつけ,このよ
 うな性質を示すモデルとした。このモデルは近藤温度程度の領域で強結合固定点に近づくため,伝導電子
 の散乱は一度ユニタリ極限まで増大する。さらに温度を下げると系は中間結合固定点に移り,この過程で
 電気抵抗は最大50%減少する。低温極限では共形場理論によって予言されているように,弾に比例した電気
 抵抗が得られるが,それより若干高温ではlnTに比例した領域が存在する。この特徴は,Thl.xU・Ru2Si2の電
 気抵抗の減少がごく低温を除いてlnTに比例していることと類似である。また,近藤効果によって有効的な
 バンド幅が縮んでいるために,帯磁率やγ係数にも大きな発散が存在する。また,熱起電力は対称モデル
 よりポテンシャルを浅くした場合(f3配位から,f2-f3主要配位に近づける)近藤効果と逆に負の熱起電力
 が生じて極小値を示す。この点もThl.xUxRu2Si2の電気抵抗の減少が,これらの非フェルミ流体的異常は,
 帯磁率のlnT発散の強度でほぼ全て整理することができる。電子正孔対称性の無い場合は,一粒子励起
 スペクトルの構造が複雑なものとなるが,電気抵抗が減少する温度領域や熱起電力の極小値を示す温度は
 よく整理できることがわかった。以上の結果をまとめると,
 ・Andersonmodelに結晶場とHund結合を取り入れることによって,SchrieffepWolff変換のような近
 似を行なわなくとも,強相関領域で2チャンネル近藤効果が生じることがわかった。
 ・非フェルミ流体・局所フェルミ流体の転移は,結晶場の状態によって臨界転移的なものの他に,準位交
 差的な転移が起きることを発見した。また,局所フェルミ流体状態の領域でも転移が存在することがわ
 かった。
 ・磁場中の磁化の計算を行ない,2チャンネル近藤効果が生じている場合には強い一lnT的発散が存在す
 ることを確認した。
 ・固有値構造の変化を2チャンネル近藤モデルと比較することで,f2-f3またはf3主要配位の場合に電気
 抵抗が温度降下とともに減少することを予想した。そのようなパラメータ領域では近藤効果と逆に,正
 の磁気抵抗が得られることがわかった。
 ・Th1.xu・Ru・Si・で測定されているような,低温における電気抵抗の減少と,帯磁率・γ係数の大きな
 一lnT的発散を同時に示すモデル(拡張2チャンネルAndersonモデル)を提案した。
 今後の課題としては,」=5/2Andersonmodelの動的励起の議論と,より現実的な,様々な結晶場に
 対して系統的な解析の必要がある。
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 論文審査の結果の要旨
 金属中の磁性不純物は,伝導電子との相互作用により近藤効果と呼ばれる電気抵抗の対数的温度依存
 性をもたらす。通常の場合には,10gTに従う異常な温度依存性は極低温では消失し,系は局所フェルミ
 流体と呼ばれる基底状態になる。局所フェルミ流体は,電子間斥力の弱い状態と連続的につながっている
 ので,このような連続性が磁性不純物一般に成立するものと思われてきた。しかし,近年u、Th、一、Ru、Si、
 などのウラニウム(U)を希薄に含む系で,低温まで帯磁率等の対数的温度依存性の残るものが発見され,
 局所フェルミ流体の一般性に疑問が投げかけられている。希薄ウラニウム系ではUのイオンあたりのf電
 子数が2以上であることが,従来考えられてきたセリウム(Ce)を含む系(イオンあたりf電子数は1個)
 と対照的である。f2配位が主で非クラマース二重項が結晶場基底状態のとき,非フェルミ流体が出現する
 ことがわかっているので,これが異常の起源である可能性が指摘されている。しかし,この状態は各種の
 相互作用が微妙にバランスしたとき初めて可能であること,また相互作用のない極限からの連続性の仮説
 とも相いれないことから,その現実性についての詳しい吟味が待たれていた。また,非フェルミ液体状
 態の電気抵抗は降温とともに増加することが期待されるが,u、Th,、、Ru£i,では減少するので,この点も
 説明する必要がある。
 鈴木俊哉提出の論文は,これらの問題に解答を与えるべく,弱相関から強相関までを統一的に取扱い得
 るアンダーソン模型を一般化し,多電子配位で重要なフント結合型相互作用と,結晶場分裂を含めた模型を
 理論的に研究した。本論文は手法として,数値的繰込み群と呼ばれる大規模数値計算を用い,系の基底状
 態と低振動数の励起スペクトルを詳細に調べている。その結果,パラメーターの変化に応じて,非フェル
 ミ流体等を含む,性格の異なった基底状態が出現し,それらの間に様々なタイプの状態転移の生じること
 を明らかにした。また,簡単な模型に対し,実際に電気抵抗の温度依存性を計算し,極低温領域のT%則
 から中間温度領域のlogT依存性にいたる振舞いが実現することを立証した。以上の結果は,多占有電子
 イオン系の近藤効果の持つ多彩な内容を理論的に明らかにしたものとして高く評価される。これらの研究
 により示された能力と研究内容は博士学位として十分なものである。従って,鈴木俊哉提出の論文を'博士
 (理学)の学位論文として合格と認める。
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